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第 4世代放射光源である X線自由電子レーザー「SACLA」は、第 3世代放射光施設である
SPring-8で発生する放射光より優れた超短パルス性、超高輝度、完全空間コヒーレンスを持つパ
ルス X線であり、特にパルス幅は、数フェムト秒とも言われている。これにより、フェムト秒で
の時間分解計測が可能となり、超高速で起こる構造変化等の物理現象の観測が可能になった。こ
れらの性質を活かした時間分解ブラッグコヒーレントＸ線回折法により、サブミクロンサイズの
単結晶を対象とした超高速格子ダイナミクスの研究が進められている[1]。また、その高い輝度の
ため、シングルショットで構造情報取得も可能であり、不可逆過程や破壊過程における過渡的な
構造の研究への応用も期待できる。 
一方、時間分解Ｘ線回折において、そのままフェムト秒の時間分解測定を行ったらよいかは疑問
である。すなわち、Ｘ線回折では、結晶のある体積分の平均的な構造を観測していることになる。
しかしながら、単結晶表面にパルスレーザー光を照射したときに、Ｘ線で観測している領域がピコ
秒～フェムト秒の時間領域で均一に励起され、歪みも一様であるとは限らない。そこで、本論文で
は観測領域で不均一な結晶歪みが起こっていることを前提にＸ線回折法の適用を試みた。 
本研究では、光励起による Si半導体薄膜単結晶の過渡的格子歪みの観測を行った。測定では、
縮小光学系の非対称反射配置にて回折Ｘ線ビームが表面すれすれになるよう、SACLAの発振波長
を設定し、その回折パターンを、試料から 1 m以上離れた場所に設置した２次元検出器にて観測
した。これにより、薄膜単結晶の表面法線方向の格子の動きを試料固定のまま、シングルショッ
トで測定できる。試料は、厚み 100 nmの SOI (Silicon on Insulator)張り合わせ結晶で、その
(001)表面に波長 400 nm、パルス幅数十フェムト秒の励起レーザーを照射した。Si 113の回折線
の空間パターンを、遅延時間ごとに試料上の照射位置を変えながら、シングルショットで撮影を
行った。その結果、励起光照射後 10 ps付近で回折パターンの大きな歪みが観測された。 
この結果を再現し解釈するために、結晶の均一な変化ではなく、不均一性を考慮したシミュレ
ーションを行った。シミュレーションの元となるモデルでは、格子定数が変化している領域と、
変化していない領域の 2つの領域を仮定し、(001)面に X線が入射した際、表面から数層は格子変
化が起こり、その他の層では格子変化が起こっていない場合等の複数のモデルについて検証し
た。シミュレーションでのパラメータは、それぞれの領域の層数、それぞれの領域の層での格子
定数の変化率および歪み量とした。回折パターンの再現を行った結果、励起レーザー照射後の 
0 ps ~ 20 ps で表面から格子間隔の大きな膨張が起こり、20 ps以降で格子定数の変化は小さくな
る。そして、この表面側の格子定数の変化の影響は、次第に基板側へと広がり、やがて数十 psで
緩和することが分かった。また、歪みについては時間約 10 ps まで急激に増大するが、それ以降
は緩やかに減少していくことが明らかになった。 
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